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Si) Reformierungsreaktoranlage und Betriebsverfahren hierfur 

Die Erfindung bezieht sich zum einen auf eine Refor- 
mierungsreaktoranlage mit einer Ref ormie rungs reakto- 
reinheit zur Durchfuhrung einer Reformierungsreaktion, 
bei cter ein CO-haltiges Reformatgas erzeugt wird, und ei- 
ner der Reaktoreinheit nachgeschalteten CO-Shiftreakti- 
onseinheit zur Durchfuhrung einer CO-Shiftreaktion fur 
das im zugefuhrten Reformatgas enthaltene Koh lenmon- 
oxid unter Zugabeyon Wasser sowiezum anderen auf ein 
z ugeh 6 riges Betriebsverfahren. 

ErfindungsgemaS weist die CO-Shiftreaktionseinheit 
mehrere, in Reformatgas-Stromungsrichtung voneinan- 
der beabstandete Wassereinlasse auf. Bei einem erfin- 
dungsgemaRen Betriebsverfahren werden Temperatur 
und/oder Menge des uber den jewetltgen Wassereinlaft 
zugegebenen Wassers in Abhangigkeit von der Anlagen- 
belastung so eingestellt, da& sich im jeweils anschlieSen- 
den Bereich der CO-Shiftreaktionseinheit eine gewunsch- 
te Temperatur und H 2 0-Konzentration ergeben. 
Verwendung z. B. zur Wasserdampfreformierung von Me- 
thanol in brennstoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeugen 
zwecks Gewinnung von Wasserstoff fur die Brennstoffzel- 
I en a us flussig mitgefuhrtem Methanol. 
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Beschreibung mogliche Zugeben von Wasser an unterschiedlichen Stellen 

des Refonnatgas-Stromungsweges in die CO-Shiftreakti- 

Die Erfindung bezieht sich rum einen auf eine Reformie- onseinheit, die iiblicherweise ein geeignetes Katalysatorma- 

rungsreaktoranlage mit einer Reformierungsreaktorcinheit terial beinhaltet, steht an mehreren, in Gasstromungsrich- 

zur Durchfiihrung einer Reformierungsreaktion, durch die 5 tung voneiriander beabstandeten Bereichen "frisches ,, Was- 

einCO-haltigesReformatgas erzeugt wird, und mit einer der ser zur Verfugung. Dadurch kann z. B. einer kontinuierli- 

Reaktoreinheit nachgeschalteten CO-Shiftreaktionseinheit chen Verringerung der H 2 0-Konzentration langs des Shif- 

zur Durchfiihrung einer CO-Shiftreaktion fur das im zuge- treaktionsweges entgegengewirkt werden, was die Rau- 

fuhrtenReformatgas enthaltene Kohlenmonoxid unter Zug- mausnutzung der CO-Shiftreaktionseinheit und damit die 

abe von Wasser sowie zum anderen auf ein Betriebsverfah- 10 Ausnutzung des in ihr gegebenenfalls vorliegenden Kataly- 

ren hierfur. satormaterials verbessert, so daB sich bei gegebener, gefor- 

' Anlagen dieser Art werden z. B. in brennstoffzeUenbe- derter COUmsatzleistung die CO-Shiftreaktionseinheit 

triebenen Kraftfahrzeugen zur Wasserdampfreforrnierung vergleichsweise klein bauen laBt Des weiteren kann je nach 

von Methanol eingesetzt, urn den fur die Brennstoffzellen Wahl von Temperatur und Menge des an den einzelnenWas- 

benotigten Wasserstoff; aus fliissig initgefuhrtem Methanol 15 sereinlassen zugegebenen Wassers das TemperaturprofU in- 

zu gewinnen. Fiir diesen mobilen Anwendungszweck sind nerhalb der CO-Shiftreaktionseinheit in einer jeweils ge- 

eine kompakte Bauweise der Anlage mit hoher Volumen- wiinschten Weise beeinfluBt werden, was bei der herkomrn- 

und Gewichtsausnutzung urid zuverlassiger Funktion sowie lichen Wasserzugabe an nur einer Stelle stromaufwarts der 

die Fahigkeit besonders wichtig, auf die fur den Fahrzeug- CO-Shiftreaktionseinheit oder sogar schon als Teil des zu 

betrieb typischen Lastwechsel rasch und problemlos reagie- 20 reformierenden Gasgemischs an der Ewtxittsseite der Refor- 

ren zu konnen, insbesondere unter Yemieidung von zu ho- mierungsreaktoreinheit prinzipbedingt nicht moglich ist. 

hen CO-Konzentrationen im erzeugten Gasgemisch, da dies Ein separater Wanneiibertrager zur Kiihlung des Refor- 

bekanntennafien zu Schadigungen der Brennstoffzellen fuh- matgasstroms stromaufwarts der CO-Shiftreaktionseinheit 

ren kann. . kann entfallen, wenn das Wasser mit einer passenden Tem- 

Dasdurch die Reformierungsreaktion erzeugte Reformat- 25 peratur derart zugegeben wird, daB sich dadurch eine zur 

gas enthalt einen gewissen Anteil an Kohlenmonoxid, das Durchfiihrung der CO-Shiftreaktion jeweils gewiinschte 

fur viele Anwendungszwecke unerwunscht ist, z^B. kann Temperatur einstellt Im allgemeinen wird hierzu Wasser 

eine CO-Konzentration von mehr als 50 ppm zu Schadigun- mit einer gegeniiber der Temperatur fur die CO-Shiftreak- 

gen in Brennstoffzellen fuhren, denen das Reformatgas zu- tion niedrigeren Temperatur zugegeben, urn den demgegen- 

gefuhrt wird. Mit der der Reaktoreinheit nachgeschalteten 30 uber heiBeren Reformatgasstrom auf dieCO-Shiftreaktions- 

CO-Shiftreaktionseinheit wird der CO- Anteil im Reformat temperatur abzukiihlen und dabei gleichzeitig das Wasser zu 

gas beseitigt oder jedenfalis auf ein tolerierbares MaB ver- erwarmen und gegebenenfalls zu verdampfen. Der Wegfall 

ringert, indem das Kohlenmonoxid unter der Wirkung von eines solchen Warmeubertragers erlaubt einen kompakteren 

zu diesem Zweck zugegebenem Wasser in Kohlendioxid Anlagenaufbau und erhoht den Gesamtwirkungsgrad. Bei 

umgewandelt wird. 35 der Wasserdampfreforrnierung von Methanol zum Zwecke 

In Anlagen, wie sie in den Patentschriften US 2.795.558 der Wasserstoffgewinnung verbessert sich der Gesamtwir- 

und US 3.150.931 sowie den Offenlegungsschriften kungsgrad der Anlage gegeniiber einer alternatiy moglichen 

EP 0 324 526 Al und JP 60-161303 (A) offenbart sind, ist Beseitigung des Kohlenmonoxids mittels partieUer Oxida- 

die Wasserzugabe dadurch realisiert, daB Wasser in fliissiger tion auch dadurch, daB die CO-Shiftreaktion zusatzHchen 

oder verdampfter Form in eine Zufuhrleitung eingespeist 40 Wasserstoff liefert. Zudem bedarf die CO-Shiftreaktionsein- 

wird, mit der der CO-haltige Reformatgasstrom der CO- heit keiner Kuhlung durch eine separate Kuhleinheit. 

Shiftreaktionseinheit zugefuhrt wird. Dabei ist die Tempera- Bei einer nach Anspruch 2 weitergebildeten Reformie- 

tur des eingespeisten Wassers niedrigef als die Temperatur rungsreaktoranlage besteht die CO-Shiftreaktionseinheit aus 

des CO-haltigen Reformatgasstroms gewahlt, urn letzteren mehreren aufeinanderfolgenden Stufen mit jeweils einem in 

zu kiihlen und damit gleichzeitig das eingespeiste Wasser zu 45 deren Reformatgas-Eintrittsbereich miindenden Wasserein- 

erwarmen und im Fall fliissiger Wasserzugabe zu verdamp- laB. Jede CO-Shiftreaktionsstufe ist zur Durchfiihrung der 

fen. Die Temperatur des zugegebenen Wassers ist guhstiger- CO-Shiftreaktion mit einer spezifisch fiir die je weilige S tuf e 

weise so gewahlt, daB die Temperatur des entstehenden Ge- vorgegebenen Shiftreaktions temperatur eingerichtet, so daB 

mischs gerade in einem fur die anschlieBende CO-Shiftreak- ein gewunschtes Temperaturprofil fur die CO-Shiftreakti- 

tion gewunschten Bereich hegt, ohne daB eine zusatzliche 50 onseinheit langs des Shif treaktionsweges erzielt werden 

Erwarmung oder Abkiihlung dieses Gemischs oder des CO- karin, Jede Stufe kann auf die Optimierung der CO-Shiftre- 

haltigen Reformatgasstroms stromaufwarts der Wasserein- aktion im jeweils zugehorigen Shiftreaktionstemperaturbe- 

laBstelle erforderlich ist reich ausgelegt sein, wobei sich z. B. die gegebenenfalls in 

Der Erfindung liegt als technisches Rroblem die Bereit- die verschiedenen Stufen eingebrachten Katalysatoren hin- 

stellung einer Reforrnierungsreaktoranlage der eingangs ge- 55 sichtlich Material und/oder Einbringungsform unterschei- 

nannten Art und eines Betriebsverfahrens hierfur zugrunde, den konnen. 

die mit relativ geringem Aufwand und Platzbedarf eine zu- - Das Verfahren nach Anspruch 3 eignet sich zum Betrieb 

verlassige Beseitigung oder jedenfalis Verringerung des der Reforrnierungsreaktoranlage von Anspruch 1 oder 2. Bei 

CO-Anteils des Reformatgases auch bei raschen Lastwech- diesem speziellen Betriebsverfahren kann die Temperatur 
seln ermoglichen. .60 und/oder die Menge des an den jeweiligen Wassereinlassen 

Die Erfindung lost dieses Problem durch die Bereitstel- zugegebenen Wassers fiir jeden EinlaB und damit den an- 

lung einer Reforrnierungsreaktoranlage mit den Merkmalen schlieBenden Abschnitt der CO-Shiftreaktionseinheit ge- 

des Anspruchs 1 sowie eines Betriebsverfahrens mit den trennt in Abhangigkeit von der Anlagenbelastung eingestellt 

Merkmalen des Anspruchs 3. werden. Dies kann beispielsweise in Form einer entspre- 

Die Reforrnierungsreaktoranlage nach Anspruch 1 bein- 65 chenden Regelung erfolgen, bei der die Temperatur undV 

haltet eine CO-Shiftreaktionseinheit, die mehrere, in Stro- oder die Menge des uber den jeweiligen WassereinlaB einge- 

mungsrichtung des Reformatgases voneinander beabstan- speisten Wassers in Abhangigkeit von einer erfaBten, anla- 

dete Wassereinlasse aufweist. Durch das mit dieser Anlage genbelastungsspezifischen GroBe, z. B. der CO-Konzenira- 
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tion im Refonnatgas nach Austria aus der CO-Shiftreakti- 
onseinheit, eingestellt werden. 

Bei einer Weiterbildung dieses Betriebsverfahrens nach 
Anspruch 4 werden fur die einzelnen, jeweils an einem Was- 
sereinlaB anscblieBenden Abschnitte der CO-Shiftreaktions- 5 
einheit eigene CChShiftreakdonstemperaturen derart ge- 
wahlt, daB sich ein treppenformig abfallendes Temperatur- 
profil iiber die gesamte CO-Shiftreaktionseinheit hinweg er- 
gibt. Durch entsprechende Steuerung oder Regelung von 
Temperatur und/oder Menge des iiber den jeweiligen Was- 10 
sereinlaB zugefuhrten Was sers kann dieses Temperaturprofil 
auch bei schwankender Anlagenbelastung aufrechterhalten 
werden, wobei gleichzeitig ein treppenformig ansteigendes 
H 2 0-Konzentrationsprofil eingestellt wird. 

Eine vorteilhafte Ausfmirungsform der Erfindung ist in 15 
den Zeichnungen dargestellt und wird nachfolgend be- 
schrieben. Hierbei zeigen: 

Fig. 1 eine schematische Langsschnittansicht des prinzi- 
piellen Aufbaus einer Reforrnierungsreaktoreinheit mit 
nachgeschalteter, mehrstufiger CO-Shiftreaktionseinheit, 20 

Fig. 2 eine schematische, diagrammadsche Darstellung 
des sich bei einem speziellen Betriebsverfahren.fiir die Ein- 
heiten von Fig* 1 ergebenden Temperaturprofils, 

Fig. 3 eine schematische,, diagrammadsche Darstellung 
von H 2 0-Konzentrati6nsprofilen fiir die in Fig. 1 gezeigten 25 
Einheiten bei unterschiedlichen Betriebsweisen derselben 
und 

Fig. 4 eine Langsschnittansicht einer moglichen Bauform 
der in Fig. 1 in ihrem prinzipiellen Aufbau dargestellten Re- 
fonnierungsreaktoreinheit rnit nachgeschalteter, mehrstufi- 30 
ger CO-Shiftreaktionseinheit. 

Fig. 1 zeigt schematisch den vorliegend interessierehden 
Teil emerReformierungsreaktoranlage, wie sie spezieli z. B. 
zur Wasserdampfreformierung von Methanol zwecks Was- 
serstofFgewinnung . in brennstoffzellenbetriebenen Kraft- 35 
fahrzeugen verwendet werden kann. Wie in Fig. 1 darge- 
stellt, beinhaltet die Anlage eine Reforrnierungsreaktorein- 
heit 1, die in einer herkornrnlichen Weise in Form einer 
Wameubenragerstruktur aufgebaut ist, was durch eine rnit- 
tige Trennlinie 2 symbolisiert ist. In ublicher, nicht gezeigter 40 
Weise wird der Reforrnierungsreaktoreinheit 1 eingangssei- 
tig ein erhitztes Wasserdampf/Methanol-Gemisch zugefuhrt 
und in dieser unter der Wirkung eines geeigneten Katalysa- 
tors in ein Refonnatgas reformiert, das zum GroBteil aus 
Wasserstoff besteht, jedoch einen gewissen Anteil an Koh- 45 
leiimonoxid aufweist. Urn diesen CO-Anteil zu verringern, 
ist der Reforrnierungsreaktoreinheit 1 eine CO-Shiftreakti- 
onseinheit 3 nachgesctialtet, die aus'mehreren, in Reformat- 
gas-Stromungsrichtung direkt hintereinanderliegenden Stu- 
fen besteht, von denen ia Fig. 1 stellvertretend fur eine je 50 
nach Anwendungsfall beliebige Anzahl n von Stufen, mit 
n>2, zwei Stufen 3a, 3b gezeigt sind, wobei die stromauf- 
wartige Stufe 3a mit ihrem Eintrittsbereich direkt an (den 
Austrittsbereich der Reforrnierungsreaktoreinheit 1 an- 
grenzt. 55 

Jede CO-Shiftreaktionsstufe 3a, 3b weist einen zugehori- 
gen WassereinlaB 4a, 4b auf, der in ihren strdmungsaufwar- 
tigen Bereich und damit in ihren Refprmatgas-Eintrittsbe- 
reich miindet und iiber den Wasser fliissig oder gasformig 
zugegeben werden kann. Jede der gasdurchlassig seriell an- 60 
einandergrenzenden CO-Shiftreaktionsstufen 3a, 3b ist mit 
einer zugehorigen Katalysatorpelletschuttung 5a, 5b befullt, 
welche die CO-Shiftreaktion in einem fur die jeweilige 
Stufe vorgesehenen Temperaturbereich zu katalysieren ver- 
mag. -65 

Die Anlage laBt sich gemaB einem moglichen, vorteilhaf- 
ten Betriebsverfahren so betreiben, daB sich fur die in Fig. 1 
gezeigten Einheiten ein in Fig. 2 schematisch wiedergege- 
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benes Temperaturprofil T P ergibt, wobei in Fig. 2 auf der 
Abszisse der Gasstromungsweg x langs der Einheiten von 
Fig. 1 abgetragen ist. Spezieli wird die Reforrnierungsreak- 
toreinheit mitteLs entsprechender Warmezufuhr iiber ihre 
Wanneubertragerstruktur auf einer zur Durchfuhrung der 
Wasseixlampf/Methanol-Reformierungsreakdon ausrei- 
chenden Temperatur T R gehalten. Diese Temperatur T R ist 
fiir eine optimale COUmwandlung in der anschlieBenden 
CO-Shiftreaktionseinheit 3 zu hoch. Als gunstig erweist 
sich vielmehr ein treppenformig langs des Gasstromungs- 
weges x abfallendes Temperaturprofil, bei dem fiir die CO- 
Shiftreaktion in der ersten CO-Shiftreaktionsstufe 3a eine 
gegeniiber der Temperatur T R in der Reforrnierungsreakto- 
reinheit 1 geringere Temperatur T sl und in der anschlieBen- 
den, zweiten CO-Shiftreaktionsstufe 3b eine gegeniiber der- 
jenigen in der vorarigegangenen Stufe 3a geringere Tempe- 
ratur T &2 gewahlt sind, wie dies in Fig. 2 qualitativ und idea- 
lisiert wiedergegeben ist. 

Die Temperaturabsenkung beim Ubergang von der Refor- 
rnierungsreaktoreinheit 1 zur ersten CO-Shiftreaktionsstufe 
3a sowie zwischen jeweils zwei aufeinanderfojgenden CO- 
Shifo-eaktionsstufen 3a, 3b wird allein dadurch bewerkstel- 
ligt, daB in den strdmaufwartigen Bereich der jeweiligen 
CO-Shiftreaktionsstufe 3a, 3b iiber den zugehorigen Was- 
sereinlaB 4a, 4b Wasser mit einer hierfur geeigneten Tempe- 
ratur und Menge zugegeben wird. Spezieli ist die Tempera- 
tur des zugegebenen Wassers niedriger als die gewiinschte 
Temperatur in der vorangehenden CO-Shiftreaktionsstufe 
3a bzw. der Reforrnierungsreaktoreinheit 1. Temperatur und 
Menge des in die jeweiligen CO-Shiftreaktionsstufe 3a, 3b 
eingespeisten Wassers sind so aufeinander abgestimmt, daB 
das im Eintrittsbereich der jeweiligen CO-Shiftreaktions- 
stufe 3a, 3b entstehende Gemisch aus dem heiBeren, von der 
vorangehenden CO-Shiftreaktionsstufe 3a bzw. der Refor- 
rnierungsreaktoreinheit 1 kommenden Refonnatgas und 
dem kalteren, zugegebenen. Wasser die fur die betrefFende 
Stufe gewiinschte Shiftreaktionstemperatur T sl , T^ hat. Auf 
diese Weise sind keinerlei separate Kuhleinheiten zur Refor- 
matgaskuhlung erforderlich, was einen beim Einsatz in 
Kraftfahrzeugen besonders erwiinschten, kompakten Auf- 
bau der Anlage begiinstigL 

Ober die fiir jede CO-Shiftreaktionsstufe 3a, 3b einzeln 
vorgesehenen Wassereinlasse 4a, 4b kann nicht nur das 
Temperaturprofil, sondem auch das H 2 0-Konzentrations- 
profil durch entsprechende Mengensteuerung des in die ein- 
zelnen CO-Shiftreaktionsstufen 3a, 3b zugegebenen Wasser 
kontrolliert eingestellt werden. Dies ist in Fig. 3 als Dia- 
grammder H 2 0-Konzentration X in Abhangigkeit vom Gas- 
stromungsweg x veranschaulicht, wobei die Profile in quali- 
tativer, idealisierter Form wiedergegeben sind. Die gestri- 
chelte Kennlinie veranschaulicht zu Vergleichszwecken 
den im wesentlichen konstanten Verlauf der H 2 0-Konzen- 
tration bei demjehigen herkornrnlichen Betriebsverfahren, 
bei dem das fur die CO-Shiftreaktion benotigte Wasser be- 
reits mit dem zu reformierenden Wasserdampf/Methanol- 
Gemisch durch entsprechend erhohten Wasserdampfanteil 
an der Eingangsseite der Reforrnierungsreaktoreinheit 1 zu- 
gegeben wird. Es zeigt sich, daB korrespondierend zum trep- 
penformig abfallendeh Temperaturprofil gemaB Fig. 2 im 
allgemeinen ein treppenforrniger Anstieg der H 2 0-Konzen- 
tration X, langs des Reformatgasstromungsweges x zu gerin- 
geren CO-Konzentrationen im Reformatgas am Ausgang 
der CO-Shiftreaktionseinheit 3 fuhrt als diese herkommliche 
Betriebs weise. In Fig. 3 sind zwei Beispiele solcher Be- 
triebsverfahren mit treppenformigem H 2 0-Konzentrations- 
anstieg dargestellt, wobei in einem ersten Fail das Konzen- 
trationsprofil X a in der zweiten CO-Shiftreaktionsstufe 3b 
etwa auf dem- Niveau X x des vergleichend betrachteten her- 
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kommlichen Verfahrens und ansonsten darunter liegt, wah- 
rendin einem zweiten Fall das H 2 0-Konzentxationsprofil 
nur in der Reformierungsreaktoreinheit 1 gennger als die 
H^O-Konzentration A,j des herkommlichen Verfahrens ist 
und ansonsten uber diesem Niveau liegt. Durch die mittels 5 
des vorliegenden Verfahrens realisierte Steuerung oder Re- 
gelung der Ternperatur und der H 2 0-Konzentration in jeder 
einzelnen CO-Shiftreaktionsstufe 3a, 3b laBt sich eine sehr 
effektive COUmwandlung mit hohem Raumnutzungsgrad 
and damit hohem Nutzungsgrad der in die CO-Shiftreakti- 10 
onsstufen 3a, 3b eingebrachten Katalysatorschuttungen 5a, 
5b erreichen: Bei Bedarf konnen zusatzlich die Katalysator- 
schuttungen 5a, 5b der einzelnen C(>Shiftreaktionsstufen 
3a, 3b in Anpassung an deren unterschiedliche Temperatu- 
ren T s j , T s2 und H 2 0-Konzentrationen unterschiedlich reali- 15 
siert sein, z. B. durch Verwenden unterschiedlicher Kataly- 
satormaterialien und/oder unterschiedlicher Pelletgrofien 
etc. 

Ternperatur und Menge des uber einen jeweiligen Wasser- 
einlafi 4a, 4b in die betreffende CO-Shiftreaktionsstufe 3a, 20 
3b zugegebenen Wassers werden in Abhangigkeit von der 
Anlagenbelastung derart gesteuert oder bei Bedarf geregelt, 
daB die gewiinschten, eine ausreicheride CO-Umwandlung 
gewahrleistenden Temperaturen und H20-Konzentrationen 
in den jeweiligen CO-Shiftreakionstufen 3a, 3b auch bei 25 
Lastwechseln aufrechterhalten werden. Dadurch wird das 
Auftreten zu hoher Spitzenwerte der CO-Konzentration im 
Reformatgas ausgangsseitig der CO-Shiftreaktionseinheit 3 
wahrend Lastwechseln vermieden, was ansonsten z. B. bei 
Verwendung des Reformatgases fur Brennstoffzellen zu 30 
Schadigungen derselben fuhren konnte. Aufgrund der effek- 
tiven CO-Verringerung durch die CO-Shiftreaktionseinheit 
3 kann die Reformierungsreaktoreinheit 1 bei vergleichs- 
weise hohen Temperaturen und auch mit relatjv groBen 
Temperaturschwankungen betrieben werden, ohne daB die 35 
CO-Konzentration am Ausgang der CO-Shiftreaktionsein- 
heit zu stark ansteigt Dies verbessert dieEffizienz der Re- 
formierungsreakdon in der Refpnnierungsreaktoreinheit 1, 
so daB letztere bei gegebener, geforderter Reformierungslei- 
stung vergleichsweise kompakt gebaut werden kann. Auf 40 
den Gesamtwirkungsgrad der Anlage wirkt sich neben der 
Tatsache, daB in der CO-Shiftreaktionseinheit 3 keine 
Warme an ein Kuhlmedium abgegeben wird, auch die Tatsa-. 
che giinstig aus, daB durch die CX>Shiftreaktion zusatzli- 
cher WasserstofF gebildet und durch die geringere erforder- 45 
liche H 2 0-Konzentration in der' Reformierungsreaktorein- 
heit 1, wie in Fig. 3 zu erkennen, Verdampfungswarme ein- 
gespart wird. 

Fig. 4 zeigt eine mogliche Bauform des in Fig. 1 darge- 
stellten prinzipiellen Aufbaus aus einer Reformierungsreak- 50 
toreinheit 11 und einer CO-Shiftreaktionseinheit 20, bei der 
die beiden Einheiten in einem gemeinsamen Gehause 10 un- 
tergebracht sind. Die Reformierungsreaktoreinheit 11 bein- 
haltet eine Mehrzahl von parallelen, mit einer geeigneten 
Katalysatorpelletschiittung gefullten Reaktionsrohren 12, 55 
die zusammen den Reformierungsreaktionsraum bilden und 
sich longitudinal sowie mit lateralem Abstand voneinander 
durch einen Heizraum 13 hindurch erstreckeri, durch den 
uber einen HeizmediumeinlaB 14 und einen Heizmediu- 
mauslaB 15 ein geeignetes Heizmediurn hindurchgefuhrt SO 
wird. Die Reaktionsrohre 12 miinden eintrittsseitig in eine 
Verteilerzone 16, welcher das zu reforrnierende Gasgemisch 
iiber einen GemischeinlaB 17 zugefuhrt wird, und sitzeh 
auslaBseitig auf einem Ruckhaltesieb 18 auf, mit dem ein 
Herausfallen von Katalysatorpartikeln verhindert wird. An 65 
das Ruckhaltesieb 18 schlieBt sich ein Reformatgassammel- 
raum 19 an, iiber den das gebildete Reformatgas in die an- 
schlieBende CO-Shiftreaktionseinheit 20 eingeleitet wird. 
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Dabei mQndet eine erste WassereinlaBleitung 21 mit endsei- 
tiger Zerstaubungsdiise in den Reformatgassammelraum 19. 
"Ober diese Leitung 21 kann Wasser gesteuert an der. Ein- 
trittsseite der CO-Shiftreaktionseinheit 20 eingediist wer- 
den. Das dergestalt mit Wasser angereicherte Reformatgas 
gelangt zunachst in eine erste CO-Shiftreaktionsstufe 20a 
und anschlieBend in eine zweite CO-Shiftreaktionsstufe 
20b, die jeweils mit einer geeigneten Katalysatorschiittung 
befullt und uber eine gasundurchlassige Trennwand 22 von- 
einander getrennt sind. Ober den. beiden CO-Shiftreaktions- 
stufen 20a, 20b ist ein katalysatorfreier Ubergangsraum 23 
gebildet, in den der durch die erste CO-Shiftreaktionsstufe 
20a hindurchgefuhrte Reformatgasstrom gelangt, bevor er 
in die zweite CO-Shiftreaktionsstufe 20b eintritt In diesen 
Ubergangsraum 23 mundet eine zweite, mit einer endseiti- 
gen Zerstauberdiise abschtieBende WassereinlaBleitung 24, 
iiber die somit dem Reformatgasstrom weiteres Wasser ge- 
steuert zudosiert werden kann, bevor er die zweite CO-Shif- 
treaktionsstufe 20b passiert 

. An der untenliegenden Austrittsseite der zweiten CO- 
Shiftreaktionsstufe 20b ist wiederum ein Ruckhaltesieb 25 
angeordnet, welches die dariiberliegende Katalysatorpellet- 
schuttung tragt und ah das sich darunter ein AuslaBraum 26 
anschlieBt, von dem das in seinem CO-Anteil in gewunsch- 
ter Weise verminderte Reformatgas iiber einen seidichen 
GasauslaB 27 nach auBen stromt. Es versteht sich, daB sich 
fur die Baueinheit von Fig. 4 alle Funktionseigenschaften 
und Vorteile ergeben, wie sie oben zu deren prinzipiellem, in 
Fig. 1 gezeigtem Aufbau anhand der Kg. 2 und 3 erlautert 
sind 

Es versteht sich, daB neben der beschriebenen Anlage und 
den hierzu beschriebenen Betriebsverfahren weitere erfin- 
dungsgemaBe Anlagen und Betriebsverfahren realisierbar 
sind, welche die zum beschriebenen Beispiel erwahnten Ei- 
genschaften und Vorteile besitzen. So konnen je nach An- 
wendungsfall andersartige Ternperatur- und H 2 .0-Konzen- 
trationsprofile und/oder eine beliebige Anzahl weiterer CO- 
Shiftreaktionsstufen neben den zwei gezeigten vorgesehen 
sein. ErfindungsgemaBe Anlagen und Verfahren sind nicht 
auf den Einsatz in brennstoffeellenbetriebenen Kraftfahr- 
zeugen beschrankt, sondern uberall dort verwendbar, wo 
eine Reformierungsreaktion durchgefuhrt werden soli, die 
zu einem CO-haltigen Reformatgas fiihrt, dessen CO-Anteil 
entfemt oder jedenfalls verringert werden soil. 

Patentanspriiche 

1. Reformierungsreaktoranlage, insbesondere zur 
Wasserdampfreformierung von Methanol, mit 

- einer Reformierungsreaktoreinheit (1) zur 
Durchftihrung einer Reformierungsreaktion, 
durch die ein CO-haltiges Reformatgas erzeugt 
wird, und 

- einer der Reforrnierungsreaktoreinheit nachge- 
schalteten CO-Shiftreaktionseinheit (3) zur 
Durchfuhrung einer CO-Shiftreaktion fur das im 
zugefuhrten Reformatgas enthaltene Kohlenmon- 
oxid unter Zugabe von Wasser, 

dadurch gekennzeichnet, daB 

- die CO-Shiftreaktionseinheit (3) rnehrere, in 
Reformatgasstromungsrichtung voneinander be- 
abstandete Wassereinlasse (4a, 4b) aufweist. 

2. Reformierungsreaktoranlage nach Anspruch 1 , wei- 
ter dadurch gekennzeichnet, daB die CO-Shiftreakti- 
onseinheit (3) aus mehreren aufeinanderfolgenden CO- 
Shiftreaktionsstufen (3a, 3b) besteht, von denen jede 
einen in ihren Reformatgas-Eintrittsbereich munden- 
den WassereinlaB (4a, 4b) aufweist und zur Durchfiih- 
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rung der COShiftreaktion mit einer fur sie individuell 
vorgebbaren Shiftrcaktionstemperatur eingerichtet ist. 

3. Verfahnen zum Betrieb einer Refomuerungsreaktor- 
anlage nach Ansprach 1 oder 2, bei dern die Tempera- 
tur (T sl , T s2 ) und/oder die Menge des iiber den jeweili- 5 
gen WassereinlaB (4a, 4b) zugegebenen Wassers in Ab- 
hangigkeit von der Anlagenbelastung so eingestellt 
werden, daB die Temperatur und die H 2 0-Konzentra- 
tion im anschliefienden Abschnitt der CO-Shiftreakti- 
onseinheit (3) innerhalb eines jeweils vorgegebenen 10 
Sollbereiches verbleiben. 

4. Verfahren nach Anspruch 3, bei dern des weiteren 
die Temperaturen (T sl , T s2 ) und H 2 0-Konzentrationen 
fur die einzelnen Wassereinlasse (4a, 4b) so gewahlt 
werden, daB sich in Refonnatgasstromungsrichtung ein 15 
treppenfomiig abfallendes Temperaturprofil und ein 
treppenformig ansteigendes H 2 0-Konzentrationsprorll 

ergeben. 
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